‘% 340612
o P.- 37.084 2
- 2
: P 1617 Sp g
:

. - R ;
Memoria descriptiva 3
|

|
3 §
|
lpara solicitar PATENTE DE INVENCION en ESPARA  por 20 afies |
i :
4 ]
| : “ .
'a nombre de SHELL INTERNATIONALE RESEARCH MAATSCHAPPIJ |
:‘; N OVO g
|
o ' i
‘entidad / dsznacisnulidud holandesa !
'* | :

!
con domicilio en Carel van Bylandtlaan 30, La Haya, Holanda |

b

por: "0 PROCEDIMIENTO PARA LA PREPARACION DE CATALIZADORES .
POR IMPREGNACION DE SOPORTES POROSOS GON SOLUCIONES DE |
SUSTANCIAS CATALITICAMENTE ACTIVAS® '

e W K RS VAT B BN P ST A TRY S T

A T S LTI B e ST A e b

A e e, T




BN |

i

10

15

- 20

25

P...?Evosé o
1e6l’f Sp.

El presente invento se refiere a un procedimien
to para preparar catalizadores por impregnacidn de sopor-
tes porosos fluidificadﬁs con soluciones de sustancias ca
taliticamente activas, a una temperature que es menor que
el punto de ebullicidn de la solucién a la presidén reinag
te., Un procedimiento de este tipo, en que la cantidad de-
seada de sustancias cafaliticamente activas puede ser afig
dida al soporte en una ﬁnica operacidn ¢ etapa de iapreg-
nacidn 0 en una sucesién de diferentes tratamigntds de im
pregnacidn, efectuados de forma discontinua o de forma con
tinua, estd descrito en la memoria de la Patente USA n¢
2.865.868. Comparado con este método conocido, el procedi-
miento del presente invento tisne la ventaja de que los
catalizadores obtenidos con el mismo tienen caracteristi
cas méjoradas de fluidificacidn.

Fstas vgnfajas se obtienen impregnando séportes
fluidificados no sélo con soluciones de .sustancias catali
ticamente activas; sino también con lfquidos en los que
estas sustancias son solubles, mientras que antes de so-
meter a los soportes fluidificados & 1la Wltime impregna-
cién, al menovs una parte del liquido absorbido por loé'sg
portes duranfe su impregnacién con dichas sbluciones es
eliminade por secedo. ‘

Correspondientemente, el invento se refiere a

un procedimiento para la preparacidn de catalizadores, el
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cual procedimiento gomprende impregnar soportes po£0805
con soluciones de una o mds sustancias cataliticamente
activas, seguido por secar al menbé pércialmente los so-
portes impregnados, e.impregnar después los svportes par
cilalnente secados con‘disoiventeé jara.lasrsustancias ca
talf{ticamente activas, siendo.mantenidos los soportes en
estado fluidificado durante cada wio de estos tratamien-
tos de impregnacidn,.y efoctudndoss cads imprégnacidn a
una temperatura que es"menor del punto de ebuiiicidn del
1fquido de impregnaci&n a la presidén reinante.

Tal como se ha indicado enteriormente, una ee-
racterfstica critica dé este invento es que los‘soporteg
son mantenidos en estado fluidificado durante su impreg-
nacidn con las fespectivés soluciones y disolventes. Es-
to limita la cantidad de los diversos 1{quidos de inpreg
nacidn que se han de utiiizar, ya que en la prictica es
imposible cargar partiéulas de soporte fluidificados con
voldmetes de 1fquido qﬁe pasan del 99% del vol&men de po
ros del soporte sin perturber serisnente o gravenente la
oapacidad o aptitud de las particulas de soporte pare ser
fludificadas. Sin embafgo, tambidn cuando 10s soportes son
cargados con voliémenes de 1fquido que estdn s56lo ligera-
mente por debajo de este valor mdximo, las partfculas de
soporte cargedas tienden a formar aglomerados que puedeﬁ

afectar de manera desfavorable a las deseadas caracterisg
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ticas favorables de fluidificacidn de las pertfculas de
soporte. Con el fin de_cohtrarrestar esta"tgndencia,_los
soportes deberdn ser cargados préferiblemeﬁte con vdiine—
nes de liquido que no pasen de 95% del voldmen de porcs
de los soportes.

Tos tratamientos de impregnacién con solucin
y con disolvente han probado ser particularmente efica-
ces ouandb las cantidgées de solucidén y de disolvente
se seleccionan de maneras que, al final de cada tratamien
to; el volimen de liquido adsorbido por 108 soportes sea
al menos 80% de su voldmen de poros. En le impregnacién
con soluciones, la ieduccién de este porcentaje hasta me-
nos de 80%, origina uné clara qisminucidn en 1a activi-
dad catalitica. Por otra parte, al reducir los voldmenes
de los disolventes adsbrbidos_a valores menores de 80%,
es menos evidente la ventaja especifica obteniaa con @8
te invento, comparado con log métodos de la técnica an-
terior., Se deberd hacer observar que en la presente des-
éfipcidﬁ se entiende Qﬁe el voidmen de poros de los so=
pbrwés és el mdximo voliémen de 1fquido que puede ser ab-
gorbiao o admitido por soportes no fluidificados con agi-
%aci&h; mientras que se mantiene la movilidad o fluideg
libvre de las rarticulas de soporté en relacién de unes con

otras,

Le impregnmcién de los soportes con las solucio

8,1,1968 -4 -
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nes de sustancias catalitlcamente activas puede realizar-
se en varias etapas, nreferlblemente en no mds de cuatro
etapas, y 10 mismo se verlflga para la impregnacidén con
disolvente. Mds adn, en una impregnacidén discontimme o
escalonada con soluci&n, las cantidades de liquidos uti-
lizados y las cantldades de las sustancias activas en los
l1iquidos utilizados en una etapa dada pueden ser 9 no ser
las mismas que les empleadas en las otras etapas., Cuando
los soportes son impregnados con soluciones activas en
une o més etapas, y son impregnedos con disvlventes en uns
o nés etapas, se puede variar a deseo el orden de estas
diferentes etapes. Asi, se permite emplear una scrie ﬁe
etapas sucesivas pare impregnar 1los soportes con las =o-
luciones cataliticamente activas antes de que se inicie
la impregnacidn con disolvente. Preferiblemente, sin em~
bargo, la impregnacidn discontimua o escalonada se efec-
tda en una serie en que la impregnacidn con solucién 21-
terna con la impregnacidn con disolvente.

Cuando se hace uso de uno de dichos métodos de
impregnacidén escalonada; se recomienda generalmente some
ter a los soportes impregnados a un tratamiento de seca-
do entre cada une de estas etapas, con el fin de eliminar
al menos parte del lIguido adsorbido por los soportes.
Aunique estos tratamientos de secado pueden incluso condu-

cir a una eliminacidén sustancialmente completa de los 1f-

8.1.1968 | -5-
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quldos adsorbidos es, frecuéhtemente mds favorable de-
jar una proporcién apreciable de liquido, por ejamplo de
10 a 30%, en los poros del soporte, antes de someter a
los soportes g ulterior impregnecidn,

Resultard evidente que el secado de los gopor-
tes no puede ser omitido en una realizacidn particular de
este invento, es decir, la realigacidn en que hay sélo
una etapa para impregnar los soportes con las soluciones
activas y sélo uné etapa para impregnar los soportes con
disolvente. En efecto, esta realizecifbn es el nodo mds
preferido para llevar a cabo el presente mievo procedi-
micnto ya que, especialmente cuando las cantidades de los
1{quidos de impregnacidn utilizadas en cada una de las
dos etapas se seleccionan por encima del valor minimo pre
ferido antes espeeificadd; este modo ha probado ser le ma
nera nds rédpide y mds eficaz para preparar catalizadores

que tienen excelentes caracteristicas de fluidificacién

‘cdmbinadas'con actividades apropiadas,

El tratamiento o tratamientos de secado, ss o
son llevados a cabo por cualquier método de por =i cono-
eido, por ejemplo; por la apliocscidn de una corricnte de

gas de temperatura superior, por la gplicacidn de une pre

. 8idn reducide, o por une combinacidén de dichas medides.,

Preferiblemonte, también durante el tratamiento de seca-

do, las particulas de soporte estdn presentes en el eos-

8.1.1968 -6 -
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tado fluidificado. Se permite efectuar los tratamientos
de impregnocidn y>e1 secado en el mismollecho fluidifi-
cado, en operaciones sucesivas. Sin embargo, en la mayor
parte de los casos, es mds conveniente utilizar lechos
diferentes pare la impregnacidén y para el secado, nmien-
tras que se transportan las particulas de soporte desde
un lecho a otro, especialmente cuando el procedimisnto
del inventec se lleva a cabo de manéra continua.

En prineipio; la temperatura empleads durante
¢l secado no es orftica, perc a condicién de que se im-
pida una evapofacidn excesivamente rdpida, que puede pro-
ducir una extremeda turbulencia en el lecho fluidificado.
Para la mayor parte de los 1lfguidos de impregnacidn, la
temperatura de secado deberd permanecer como regia gene—
ral por debajo de aproximadamente 3002C, En los casos en
que lag goluciones y los disolventes de impregnacién son
soluciones acuosas y agua, respectivamente; la temperatu-
rao de seéado permanece preferiblemente por debajo de
200eC,

En 1o que concierne a las temperaturas utiliza-
das en los tratamientos de impregnacidn, se observa que
estas temperaturas debeféh ser seleccionadas con valores
teles que se evite la evaporacidn sustancial de los 1fqui
dos de impregnacidén, En vista de ello, las temperaturas

de impregnacién generalmente aceptables estdn al menos 52C
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v mds preferivlemsnte al menos 152C, por debajo de los
puntos de ebullicidn de los liquidos.

Los lIguidos de impregnacidn, que en esta des-
cripeidn son citados como "disolventes para las sustane
cias catalfticamente activas" pueden ser cualquier 1I-
quido en que las sustancias consideradas sean fdcilmen-
te solubles, es decir en éoneentraciones por encima de
10 g/litro, y preferiblemente por encima de 50 g/litro.
Aunque estos lfquidos de impregnacidn pueden contener
pequefias cantidades de sustancias catalfticamente acti-
vas, se deberd hacer observer que son claramente distin-
tos del otro tipo de liguidos de impregnacién, que en
eéta déséripoidn son designados como "soluciones de sus-
tancios catalfticamente activas", porque las cantidedes
de sustancias actives si las hay en los primeros liqui~
dos deberdn ser en cualquier caso tan pequefias que la im
prognacién de los soportes eon estos 1fquidos pueda.au-
mentar el contenido de las sustancias catalfticemente
actives de los soportes‘com§ méximo en 29%; pero prefe-
riblemente como méxiﬁo en 10% (basado en el contenido
obtenido por impregnacién con los liguidos citados como
vgoluciones"), Ademés; se deberd hacer observar que aun
que pusde ser tolerdda la presencia de pequefias cantida-
des de sustancias activas en dichos disolventes; en es-

te invento se concede una clara preferencia a disolven-

8.1.1968 -8 -
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tes que no contienen nada de dichaé sustancias cotali-
ticamente activas,

~ Sustancias cataliticémente activas apropiadas
gque pueden ser utilizadas en el procedimiento 4z este in-
vento, son las descritas en la memoria de la Patsate USA
n¢ 2.865.868. Genéralmente, estas sustancias serdn afia-
didas @ los soportes en la forma de soluciones acuosas,
en cuyo caso el disolvente mds conveniente, utilizado en
¢l subsiguiente tratamiento de impregnacidn, es agua. Sin
emboargo, este invento no estd limitado a 1la utilizacidn
de soluciones acuosas y de agua como soluéiones de im-
pregnacién y disolventes de impregnacidn, respectivamen=
te; seé pueden utilizar otros disolventes, por ejemplo,
disoléentes orgdnicos, tales como alcoholes, cefonas,
étores, amidas o nitrilos, tanto como constituyentes de
soluciones de sustancias cataliticamente activas como en
calidad de disolventes de impregnacidn.

Fl invento es muy importante para la prepara-

cidn de catalizadores que contienen compuestos, en par-
ticular cloruros, de cobre o de metales alecalinos, que

han de ser utilizados para la preparacidén de cloro por

" oxidacidén de cloruro de hidrdgenb, 0 para la produccién

de hidrocarburqs clorados por la oxicloracién de hidro-
carburos. Catalizadores especialmente preferidos son

aquéllos que, ademds de dichos compuestos metdlicos, con

8.,1.1968 -9 -
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tienen uno o mds compuestos, en particular oloruros de

metaleg de tierras raras, siendo deseritos diches cota~

.lizedores con mayor detalle en las memoriaé de lés Pa-

tenﬁes del Reino Unido 908,022 y 90;.435. En estos ca-
sos, 1los tratamientos de impregnecidn de scuerdo con el
presente invento se llevan & cabo de la monera mds con-
veniente con soluciones acuosas y con agua; respectiva-
mente.

Los soportes pueden ser cualquiera de los so-
portes porosos que se utilizan convencionslmente para 1a
preparacién de catalizadores impregnados, por ejempld;
éxidos de aluminio o de silicio, tales como alfa-aldmi-
na o gemme-eldning o gel de sflice, piedra pdmez; tierra
de diatomeas y similares., Fl gel de gflice es un soporte
preferido, especialmente para la preparacidn de cotali-
zadores impregnados aplicados a la 6xidacidn da cloruro
de hidrégeno y a la oxicloracidn de hidrocarburos,

Cuahdo log’ soportes han sido impregnados tal
como se describe anteriormente, serdn secedos comd regla
generdl; gl menos percialmente, pero mds preferiblemcnte
de forme completa, antes de ser utilizados en la précti-
ca. Este secado puede ser combinado con tratamientos con—
vencionales de ctleinacidn o de activaoi&n, si 28t se de-
sea. Sin embargo, es también.posible un secadoAseparado.

Log catalizadores obtenidos por el presente nue-

8.1.1968 - 10 -
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vo método de impregnacién, y la utilizocidn de estos ca-
talizadores en reacciones quimicas también caen dentro
del alcance de sste ihvento. Dichas reacciones quimicas

pueden ser reacciones de hidrogenacidn, de deshidrogena-

v

¢idn, de crmqueo, de hidrocraqueo, de hidrodesulfuracién,
de halogenacién, de desproporcionamiento de olefinas, de
oxidacién o de oxihalogenacidn, y cuslquier otro tipo de
reacciones selecoionadas de los muchos proéedimientos co-
nocidos en laos induetrias quimicas y petfoquimieas que
implican la apliceciédn de catalizadores impregnndos,

Los catalizadores obtenidos por el nueve proce-
dimiento descrito probaron ser eminentemente apropicdos
cuando fueron aplicados en la forma de un lecho fluidifi-
cado, en particular en los procedimientés de lecho flui-
dificado para preparar ¢loro e hidrocarburos clorados,
descritos en ias memorias de las Patentes del Reino Uni-
do 908,022 y 90;.4355‘Se deberd hacer observer que la apli
cacidn de los catalizadores dé este invento en rescciones
quinicas no estd limitado de ninguna maneré a 16 utiliza-
cidn en lechos fluidificodos; también es posible la uti-
1izaciénlde lechos sélidos compuestos de polvos, grdma- _
los 0 nédulos de los nuevos catalizadores impregnedos. Agqui
la distribucién muy uniforme de les sustancins catalftica~
mente activas sobre ¢l soporte ha mostrad§ ser muy conve-

riente o ventajosa,

8.1.1968 -ll -
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Ejemplo I.- 5 litros (2,5 Kg) de un gel de sf-
lice en forma de partfculas, que tiene un dresa superfi-
cinl de 410 m?/gramo y un vol¥men de poros de 0,72 ml/grd
ﬁo'y contiene menos de’l;O% en peso de agua, fueron intro
ducidos en un tubo de vidrio cilindrico, de 10 cm de dide
@etro y 200 cm de longitud. El fondo de este tubo consise
tia en una placa de vidrio sinterizado poroso y planc, y
el tubo estaba provisto con elementos de caldeo eléctri-
co. Lo sflice fué fluidificada & 259C introduciendo zire
a través del fondo poroso dentro del tubo; la velocidad

lineal de gas en ¢l tubo ero de 10 cm/segundo, corregi-

"da con respecto al volvmen del gel de sflice. Con una ve-

locidad constante de 1,3 l/hora, se pulverizoron 1,625
litros de una solucién acuosa que contenia, por litro,

231 g de CuCly.2H,0, 224 g de DiCl3.6H0 (en que Di ve-

. presenta didimio comercial) y 98 g de KC1 fueron pulveri-

zados sobre el lecho fluidificado o través de un tubo de
alimentacidn, cuyo extremo estabe a umn distancia de 20
cm de la parte superior del lecho fluidificado. De esfa
noners, el 90% del volumen de poros del soporte fué lle-
nado con lfquido de impregnaci&n. Después de 1o impregno-
cidn; se hizo continmar la fluidificacidn del cataliza-
dor duraonte 2 horas con la misma velocidad de gus y a la
mismo temperatura. '

Seguidamente, el catalizador fué secado por co-
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lentomiento del lecho hoasta una temperaturn de 12090;
seguido por aumento gradual de 1la temperatura hasta un
valor final de 1602C. Al finol de este trotamiento de se-
cado, durante el cual el catalizador permanecid en el es—
tado fluidificado, el catalizador contenfs oproximadamen—
te 10% en peso de aguas - _
Subsigﬁientemente, la temperatura del lecho
fué disminufde hasta 258C, y el catalizador fluidifica=
dc fué impregnado introduciendo agua a través del tubo
de entrada de -1fquido & una velocidad constante de 1,4
1/hora hasta que se llen6 con agua el 90% del voldmen
de pros del oatalizaqbr. Después de esta impregnscidn,
se continud la fluidificaciéﬁ durahte 2 horas 2 12 misma
temperaturea, ‘ .
Finalmente, el catalizador fué secado cn el es-
tado fluidificado 2 una temperatura de 1602C durante un
perfodo de 4 horas. Después de enfriar; el ca%alizador
estaba dispuesto pars ser utilizado., Su composicidn erﬁ:
FCu-5Di - 3K -‘8% SiOz. Lﬁs contenidos metdlicos es;
tdn dados aqul como porcentajes en peso de metel, refe-
rido a las cantidades totales de metales y soporte,
Ejemplo TI,~ La impregnacién con las solucio=-
nes nouosas que contenfan los cloruros de cobre, de di-
dimio y de potosio, y el primer tratamiento de secado,

fueron repetidos bajo condiciones idénticas a las des—

8.1.1968 . - 13 -
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crites en ol Ejemplo I, Despuds de ésto, la impregnocién
can ogua se efectud en dos etapas sucesivas, siendo ali~
mentada el agua en cada etapa @ une velocidad de 1,4 17ho
ra, pero utilizdndose justamente la cantidad de aguc su~
ficiente para llenar con liquido sdlo el 45% del volimen
de poros del catalizador fluidificado, Entre la primera
iﬁpregnacién y la segunda'impregnacidn con agua; el ca-
talizador fué secado en el estado fluidificado hasta que
se hubo reducido el contenido de agua del catalizador
hoste menos de 10% en peso. Después de lo segunda impreg-
nacién con agua, el tratamiento de seéado se efectud a

1609C durante un perfodo de 4 horas,
Ejemplo IIT.- Se repitid el procedimiento des-

crito en el Ejemplo I bajo condieiones idénticos excep-
to que la impregnacidn con las soluciones acuosas que con-
tenfan los cloruros cateliticamente activos se llevaba a
ecbo ashora en dos etapaé sucesivas; siendo llenado en ca-
ds etapa el 904 de los poros de la sflice fluidificéda
con une solucién que contenfs 115,5 g de Cu012‘2H20; 112 g
de DiCl3.6H20 vy 49 g de KC1, En cada caso, estas s?lueio-
nes fueron efindidas e una velocidad conmstante de 1,3 1/ho -
ra. Entre estas impregnaciones, el catalizador fué seca-
do parcialmente tal como se describe en el Ejemplo II, .
Ejemplo IV.- Se repitid el Ejemplo I bajo condiw-

ciones idénticas, excepto la temperatura del lecho fluidi-

8.1.1968 -13 -
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ficado; que durante la imprégnaoidn con solucidn activae
y durante la impfegnacidn con.agua fué mantenido chora
a 70eC.

Ejemplo V.- Este Ejemplo, asf como el Ejemplo
VI; ostdn dados con fines de comparacién solamente, no
estdndo el procedimiento de acuerdo con el invento,

Cinco litros de silice_fluidificada fuercn im-
prengados con la misma solucidn acuosa y bajo las mismas
condiciones que se degcriben‘en el ejemplo I, Después de
esta imprégnacidn; el catalizador fué mantenido on esta-
do fluidificedo durante 2 horas y fué secado calentando
el lecho fluidificado haéta 1609C durante 4 horas. Tespués
de enfriar, se considerd qué el catalizador estaba dise
puesto para su utilizacidn.

Ejemplo VI,- La impregnacidn de la sflice flui-

-@ificada con la solucidn acuosa se efectud en dos etapos

sucesivas, tal coﬁo se describen en el Ejemplo III. Dez=
pués de estas etapas, el catalizador fué calentads tal co-
mo se describe en 91 Ejemplo V. ’

Ejeﬁglo_VII.- La actividad del cetalizodor pre-
parado en el Bjemplo I fug comparada con lﬁs de los cata-
lizodores de loe.Ejemplo Vy VI en la oxicloracidn de
etileno, llevada a cabo en un lecho fluidificado.

El reactor era un tubo de vidrio que tenfa un

didmetro de 5 cm y una longitud de 250 cm, rodecdo por mo-

8.1.1968 - 15 =
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terial aislante y elementos de caldeo eléctricos, con

el fin de mantener la temperatura de reaccidn requerida
en el lecholfluidifiogdo. Las mezolas de gas fueron calen~
tadas hagta la temperatura de reaceidn mediante un preca-
lentedor y fueron hechas pasar a través del reactor con
una velocidad lineal de gas de 5 em/segundo, A esta velo-
cidad; la eltura del lecho fluidifiondo expandido en el
tubo éscendia.a 150 cm, El gas introducido en el tubo era
una hezcla de etileno; cloruro de hidrégeno y dire. Las
propg;cipngs‘molares de 02H4:H01:02 en esta mezcle ercn '
de 2,034,0:1,05, Con una temperatura de reaccidn de 285¢e¢C,
se obtuvieron los siguientes resultados:

TABLA L'

Catalizador Catalizador Catalizador

del Ejemplo I &1 Ejemplo V &dl Ejanplo VI

Conversidn de etileno

% en moles _ 92 85 86
Rendimiento de 1,2-di .
cloroetano, % en moles 98 95 95

Pérdidas de CO y 002,

en moles 1,1 2 1,8

En esta tﬁbla; el rendimiento de dicloroetono y las pér-
didas por combustidn de etileno han sido calculadas so-
bre la cantidad de etileno convertido, siendo de esta ma-
nera una indicacién de la selectividad de la reaccidn,

Durante estos experimentos, se observd adicioe
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nclmente que la aptitud del catalizador de este invento
poars ser fluidificedo probé ser excelente, varicndo la
altura de la parte superior del lecho fluidificodo pe-
riddicamente en valores de sélo aproximadamente 5%, Los
otros catalizadores mosiraron une aptitud significativa-
mente menos favorable para ser fluidificados, teniendo
les variaciones periJGicasrde la expansién del lecho en
estos dos casos valores de aproximadamenfe 15%, Aperte
de dsto, los dos dltimos lechﬁs mostraron una fuerte ten-
dencia al taponamiento ¢ & 1o obstrucci&n, que dd lugar
a graves interferencias con el estedo fluidificado apro-
piado, localmente en el lecho y que se menifiesta a su
vez por la formacidn de burbujas de gas' bastonte gron-
des que se mueven en una direccidn ascendente a través
del lecho. El catalizador preparado por el procedimien-
to de este invanto no mostrd tendencia al taponamiento,
Ejemplo VIII.~ Los catalizadores preporcdos
en los Ejemplos I y V fueron sometidos a experimentos
comparativos en la oxidacidn de cloruro de hidrdgeno o
uﬁa temperatura ds 38590; en un lecho fluidificcdo de
30 om de didmetro y con una altura de lecho de 500cm .
Una mezcla estequiométrica de aire y cloruro de hidrége-
no fué heohavpasar & través del lecho con una velocidad
lineal de 20 cm/segundo, Con estas condiciones, la ¢on-

versidn de bloruro de hidrdégeno en ¢loro con sl catali-
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zador comparotivo probd ser 7,2% inferior que la obteni= .
da con el catalizador de este invento. Después de un pe-
riodo de reaceidn dé 500 horas, el contenido de cobre

del catalizador comparativo probd ser 8,9% inferior que

el valor originml, A diferencia de ésto; el catzlizador

de este invento did una disminucién o degradacidn del con=

tenido de cobre de s4lo 1 I%'durante el mismo perfodo.
La presente aollcitud gue corresponde a la pre-

sentads en Gran Bretafia el 23 de Enero de 1.967, bajo
ol nimero 3343/67, se acoge a los beneficios del articulo
51 del vigente ‘Estatuto sobre Propiedad Industrial.
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REIVINDIGACIORNES

1.~ Un procedimiento para la prepawidn de ca-
telizadores por impregnacidén de soportes pdrosos con s0-
luciones de sustancias catali{ticamente.activas & una tem-
peratura que es menor que el punto de ebullicidn de la
solucidn a la presidn reinante, caracterizado porque des-
puds de la impregnacidén con une solucién de una o més'sug
tancias catalf{ticamente actives, los soportés impregna-
dos son secados al menos:parcialmente, ¥y déspués son im-
pregnados con un disolvente para las sustancias catali-
ticamente activas, siendo mantenidos los séportes en es-
tado fluidificado durante cada uno de los tratemientos
de impregnacidn, y efectudndose cada impregnacidn a una
temperatura»que es menor que el punto de ebullicidn del
1iguido de impregnacidn a la presién reinante.

2.~ Un procedimiento segin la reivindiceacidn 1
caracterizado ﬁor el hecho de gque el voldmén de liquido '
utilizado en cada tratamiento de impregnacidn es tal que,
al final de este tretemiento, el voldmen de 1fquido que
&8s absorbido por el.soporté es cdmo‘méximo ighal al 95%
de su voldmen de poroé.

3Q- Un procedimiento segin las reivindicaciones

8.1.1968 ~19 -
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1 o 2 caracterizedo por el hecho de que el voltmen de
1iquido que es adsorbide por el soporte es al menos igual
s 80% de su voldmen de poros.

4.~ Un procedimiento segin una cualquiera de
las reivindicaciones 1 a 3 cafacterizado por el hecho de
que la impregnacidn con solucién se efectda como méximo
en cuatro etapas,

5.~ Un proceﬁimienté segdn une cuaslquiera de
las reivindicaciones 1 a 4 caracterizado por el hecho de
gue la iﬁpregnacidn con disolvente se efectia como mdxi~
mo en cuatro etapes.

6.= Un procedimiento segin las reivindicacio-
nes 4 y 5 caracterizado por el hecho de qﬁe la impregne-
cidn con solucidn y con disolvente se efectde de forma
alternade mientras que entre cualesquiera dos de las di-
versas etapas de impregnacidén, los soportes son secados
yarcialmente,

7.~ Un procedimiento segin una cualquiers de
las reivindicaciones 1 a 5; caradterizado por el hecho
de que los tratamientos de impregnacidén con solucidn y
con disolvente se efectudan cada uno de ellos solamente
en una dnica etapa,

8.- Un procedimiento segin una cualqﬁiera ds
las reivindicacidnes 1 a’;'caracterizado por el hecho de

que los soportes soh'mantenidos en estado fluidificado

8.1.1968 - 20 -
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durante el tratamiento de secado,
9,- Un procedimiento segin una cualquiers de
las reivindicacicnes 1 a 8, caracterizado por el hecho de
que el soporte es gel de aflice.
10.~ Un procedimiento segin une cualquiora de
las reivindicaciones 1 a 9, caracterizado por el hecho
de que las soluciones de impregnéci6§ son soluciones acuo-
sas de compuestos de cobre y metaies%alcalinos.
" 11.- Un procedimiento segin una cualguiera de
las reivindicaciones 1 & 10; caracterizadoe por el hecho
de que las soluciones de impregnacidn son soluciones acuo-~
sas de compuestos de cobre, de metales alcalinos y de me-
tales de tierras faras. 7
12{= Un procedimiento segin una cualquiera de
lag reivindiocaciones 10 w 11, caracterizado por el he-
cho de que los compuestos son cloriros,
13.-~ Un procedimiento segdn una cuslguierz de

‘las reivindicmciones 1 a 12,'carac%erizédo por el hecho

de que el disolvente de impregnacidn es agua;

14,- Un procedimiento segin una cualquieré de
las reivindicaciones 1 a 13, cafadterizédo por el hecho
de que ¢l secado del soporte impregnéao se efdctia e

una temperaturn por debajo de 2002C,
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15.~ Un procedimiento para la preparacién de
ca’ce_.lizadorea por impregnacidén de soportes ’porbsos con
goluciones de sustancias cataliticamente activas.

Tal y como se ha deecrito en la Memoria que
antecede, y con los fines que se han especificado.

La’ presente Memorie consta de veintidos ho-
Jas ewcritas a mdquina por une sola cara.
Madriag, 2 B w8

P.A.
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